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1. 緒言 
窒化アルミニウム(AlN)セラミックスは優れた高熱
伝導性と電気絶縁性から、半導体素子の放熱基板とし
て実際に利用されている。AlNは強い共有結合性を持
つ難焼結性物質であり、単体で緻密な焼結体を得るに
は2000℃以上の高温での焼結を必要とする。この問題
を解決するため、米屋らは Y2O3 など液相焼結を促進
させる焼結助剤をAlNに混合して熱処理し、より低い
焼結温度(1800℃前後)での常圧焼結に成功した 1)。その
後、焼結温度をさらに下げるために Y2O3-CaO
2)、
Y2O3-CaO-B
3)など、さまざまな焼結助剤が検討されて
きた。 
焼結助剤の選択という上記のアプローチ以外にAlN
の焼結性を向上させる方法の一つとして、原料となる
AlN粉末の粒径を細かくして表面積を増やすことが考
えられる。本研究では、AlN 粉末に焼結助剤として
Y2O3 を添加したものを遊星ボールミルで微粉末化し
た粉末を熱処理してAlNセラミックスを作製し、微粉
末化が微構造や特性にどのような影響を与えるかを調
査した。 
 
2. 実験方法 
 AlN 原料粉末として、市販の 2種類の原料粉末(ト
クヤマ社製Hグレード、東洋アルミ社製 JC)を用いた。
これら原料粉末に、焼結助剤としてY2O3を5 wt%添
加し、合計50 gとなるよう秤量した。ここにアルミ
ナボール(300 g)と、分散媒として n-ブタノール(120 
mL)を入れ、一軸ボールミルで 4 時間湿式混合を行
った。その後、エバポレーターで n-ブタノールを分
離した後、目開き 212 μmの篩を通すことで混合粉末
を得た。この混合粉末を遊星ボールミルポットに入
れ、アルゴン雰囲気下でそれぞれ 6 時間、12 時間、
48 時間微粉砕後、直径 12 mmφの金型を用いて 82 
MPa でペレット成形した。比較のため、微粉砕処理
を行わずに同条件でペレット成形したものも用意し
た。これらのペレットをカーボン炉を用い、窒素気
流下1750℃-1 時間熱処理して焼結体を作製した。得
られた焼結体について、SEMによる微構造観察、ア
ルキメデス法による密度測定、XRDによる構成相の
同定と格子定数 c 軸の精密測定、レーザーフラッシ
ュ法による熱伝導率測定を行った。 
 
3. 結果と考察 
1) 粉砕時間と原料粉末の粒径の関係 
 遊星ボールミルで粉砕した AlN 原料粉末の粒径を
XRD測定で得たAlNのピークの半値幅からシェラー
式を用いて概算した結果をTable 1に示す。6時間の
粉砕で粒径は 20 nm前後まで微粉砕されており、粉
砕時間を延ばすとさらに粒径は小さくなっているこ
とが明らかとなった。 
  
 
 
 
 
2) 焼結体の微構造 
 作製された焼結体の破断面のSEM画像をFig. 1 (ト
クヤマH), Fig. 2 (東洋 JC)に示す。画像中には焼結体
の密度も併せて示している。Fig. 1, Fig. 2とも24時間
粉砕して焼結させた試料の密度が最も高くなってお
Table 1  AlN原料粉末の粒径 [nm] 
 未粉砕 6時間 24時間 48時間 
トクヤマH 880 15.2 9.62 6.93 
東洋JC 800 22.1 10.4 7.37 
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Fig. 3  AlN焼結体の格子定数 c軸
り、緻密で粒径も大きくなっていることが分かる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3) 焼結体の構成相 
 作製された焼結体について、XRD測定による相同
定を行ったところ、いずれの試料でもY-Al-O系の複
合酸化物が粒界相として検出された。遊星ボールミ
ルで粉砕を行っていない場合、Al2Y4O9(YAM), 
AlYO3(YAP)のピークが観測された。これに対し、粉
砕を行った場合は、より Al 量が多い粒界相である
Al5Y3O12(YAG)のピークが観測され、24時間以上粉砕
した試料では YAG のみが検出された。この結果は、
粉砕により AlN 原料粉末の比表面積が増大し、AlN
表面の酸化層(Al2O3)の量が増加したことを示してい
ると考えられる。また、これに伴い液相の生成量も
増加し、焼結が促進されている可能性がある。 
4) 焼結体のAlNの格子定数 c軸 
 AlN粒子表面に存在するAl2O3層の中の酸素(O)は、
濃度勾配のためAlN 粒子の内部に固溶していく。こ
の際、AlNの結晶格子内のNの位置にOが入ると電
気的中性則を満たすためにAlの点欠陥が格子内に生
じ、結果として c 軸が短くなる。また、O の固溶に
よるAlの点欠陥の生成は、AlN格子内の熱伝導率を
低下させる原因となる。 
 Fig. 3に作製された焼結体のAlNの格子定数c軸と
粉砕時間の関係を示す。粉砕時間が伸びると c 軸は
縮んでいく傾向があるが、東洋 JC では 48 時間粉砕
で c軸が伸び、トクヤマH も c軸の縮み方が緩やか
になっている。これは粉砕時間が長くなることでAlN
粉末がより微細化されて表面積が増え、焼結の際に
カーボン炉内に存在する炭素による還元窒化が起こ
りやすくなり、AlN 粒子内の固溶酸素量が減ったた
めであると考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
5) 焼結体の熱伝導率 
トクヤマH と東洋 JC を 6 時間、24 時間粉砕して
焼結させた試料の熱伝導率をTable 2に示す。Table 2
より、粉砕時間
を6時間から24
時間に延ばすと
熱伝導率は増加
する傾向が見ら
れた。Fig. 3より、24時間粉砕の試料ではOの固溶
により c 軸が縮んでおり、熱伝導率は下がると予想
されるが、実際にはTable 2に示すように熱伝導率は
上昇し、特に東洋 JCの場合は顕著であった。これは
6 時間粉砕の試料よりも 24 時間粉砕の試料の方が明
らかに緻密化しており(Fig. 2参照)、それによる熱伝
導率の向上の方がより効いているためと考えられる。 
4. 結言 
 本研究では、市販の AlN 原料粉末を遊星ボールミ
ルで微粉砕したものを熱処理することで AlN セラミ
ックスを作製した。粉砕時間を長くすることで、AlN
粉末の粒径が細かくなり、緻密化が促進された。一
方で、粉砕によりAlN粉末の酸素量も増加しており、
これが焼結体の微構造や粒界相、格子定数 c 軸、熱
伝導率などに影響を及ぼしていることが示唆された。 
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Table 2  熱伝導率測定の結果[W/m･K] 
 6時間 24時間 
ﾄｸﾔﾏH 92 94 
東洋JC 70 85 
 
Fig.1 熱処理後の各AlN焼結体の破断面のSEM写真。トクヤマHグレ
ードを(a)0時間, (b)6時間, (c)24時間, (d)48時間粉砕し熱処理したもの 
Fig.2 熱処理後の各AlN焼結体の破断面のSEM写真。東洋 JCグレー
ドを(a)0時間, (b)6時間, (c)24時間, (d)48時間粉砕し熱処理したもの 
